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© Verwendung von organofunktionellen Polysiloxanen zum Modifizierten der Oberflache feinteiliger 
Partikel. 

© Verwendung von Organopolysiloxanen mit uber Kohlenstoffatome an Siliciumatome gebundenen Ester- und 
langkettigen Alkylgruppen zum Modifiziereri der Oberflache feinteiliger Partikel, wie Pigmente und Fullstoffe, 
Oder von Glasfasem. 
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Die Erfindung betrifft die Verwendung von Organopolysiloxanen mit uber Kohlenstoffatome an Silicium- 
atome gebundenen Ester- und langkettigen Alkylgruppen zum Modifizieren der Oberflache feinteiliger 
Parti kel, wie Pigmente und FUlfstoffe, Oder von Glasfasem. 

Es ist bekannt, die Eigenschatten von Pigmenten und FOIIstoffen durch Aufbringen von siliciumorgani- 
5 schen Verbindungen auf deren Oberflachen zu verbessern. Durch eine solche Beschichtung sollen die 
Einarbeitung und Dispergierung der Pigmente oder Fullstoffe in Lacke, Dispersionsfarben, Kunststoffe, 
Toner, Baustoffe, Emails Oder dgl. erleichtert werden. Durch eine solche Beschichtung mit siliciumorgani- 
schen Verbindungen soil auBerdem die Agglomeration von Pigmenten und Fullstoffen bei der Lagerung und 
Verarbeitung vermieden werden. Es ist auBerdem erwOnscht, den Staubanfail bei der Lagerung von 
10 Pigmenten und Fullstoffen zu reduzieren. 

Dieser Stand der Technik ist in der EP-A-0 373 426 (A2) zusammenfassend dargestellt worden. 
Gegenstand der EP-A-0 373 426 sind anorganische Farb- und Magnetpigmente mit einem Gehalt von 
mindestens 0,1 Gew.-% und hochstens 5 Gew.-% an einem oder mehreren Polyqrganosiloxanen, die eine 
Viskositat von 100 bis 100 000 mPa.s und eine relative Molmasse von 500 bis 500 000 aufweisen, keine 
t5 reaktiven oder vernetzend wirkenden Gruppen enthalten, pro Molekul mindestens eine Si-Alky I- und/oder Si- 
Arylgruppe mit 9 bis 25 C-Atomen enthalten, wobei diese Gruppen zu 7 bis 70 Gew.-% im Polyorganosilo- 
xan vorhanden sind, und die Ubrigen Organoreste im Polyorganosiloxan 1 bis 8 C-Atome aufweisen. 

Die in der vorgenannten EP-A-0 373 426 benannten Organosiliciumverbindungen sind zwar zur 
Beschichtung von Farbpigmenten in vielen Fallen geeignet, jedoch versagen sie haufig bei Fullstoffen, wie 
20 z.B. Magnesium- oder Aluminiumoxiden oder deren Oxidhydraten. Haufig ist auch eine bessere Dispergier- 
barkeit der beschichteten Teiichen und ein besseres Anhaften der Beschichtung an den Oberflachen der 
Teiichen erwunscht. 

In der britischen Patentanmeldung GB 2 244 489 wird ein FUllstoff beansprucht, der mit einer Schicht 
vernetzter Siliconelastomeren versehen ist, die chemisch mit der Oberflache des anorganischen Kerns 

25 verbunden sind. Aus den dort genannten Beispielen geht hervor, daB zunachst hochverzweigte Siliconela- 
stomere mit einer Vielzahl an reaktiven Si-OH-Gruppen (auch als "rubbery reactive silicone" bezeichnet) 
hergestellt werden, die nach Auftrag auf den anorganischen FUllstoff auf diesem bei 250 'C 4 Stunden lang 
ausgehSrtet werden mUssen. Das Siliconelastomer ist das Produkt einer Vernetzungsreaktion zwischen 
einem "multifunktionell terminierten" Polysiloxan und einem Silanvernetzer. Diese Beschichtungsmaterialien 

30 sind vernetzte Elastomere, die die mechanischen Eigenschaften, wie Dehnbarkeit und Zahigkeit, von 
gefUljten Poly meren verbessern sollen. 

In der europaischen Patentanmeldung 0 321 322 werden magnetisierbare Teiichen beschrieben, die 
sich in einer Matrix aus einem vernetzten Organopolysiloxan befinden. Die Polysiloxanmatrix wird durch 
Hydrosilylierung von Vinylsiloxanen mit Wasserstoffsiloxanen in Gegenwart der magnetisierbaren Teiichen 

35 hergestellt. Das Vinyl- oder Wasserstoffsiloxan kann gegebenenfalls weitere reaktive oder auch nichtreakti- 
ve, gegebenenfalls auch ionogene Gruppen enthalten, die an ein Siliciumatom uber eine Si-C-Bindung 
geknOpft sind. Mit den dort beschriebenen magnetisierbaren Verbundteilchen soil eine gute Dispergierbar- 
keit in waBrigen Systemen erreicht werden. Anwendung finden die beschichteten magnetisierbaren Teiichen 
in der Medizin, Biologie und Diagnostic 

40 Die vorliegende Erfindung befa.fi! sich mit dem technischen Problem, siliciumorganische Verbindungen 
zu finden, die moglichst universell zur Beschichtung von feinteiligen Partikeln verschiedener Art, insbeson- 
dere auch von FOIIstoffen, geeignet sind. Dabei sollen die beschichteten Teiichen u.a. moglichst gute 
anwendungstechnische Eigenschaften, wie verbesserte Dispergierbarkeit und verbesserte Vertragjichkeit in 
organischen Medien, wie Lacken, Kunststoffen, Mineralolen, sythetischen 6len, pflanzlichen 6len oder 

45 Weichmachern, aufweisen. Die Beschichtung soil auf den Oberflachen der Teiichen gut baften, so daB eine 
Permanenz der Eigenschaften gewShrleistet ist. 

Die EP-A-0 373 426 lehrt, daB das verwendete Organopolysiloxan frei von reaktiven Gruppen sein soil. 
Uberraschend wurde gefunden, daB die Organopolysiloxane aber gerade dann als Beschichtungsmittel auf 
Pigmenten und FOIIstoffen verbesserte Eigenschaften aufweisen, wenn in Abkehr der Lehre der EP-A-0 373 

so 426 in dem PolysiloxanmolekOi Gruppen an Si-Atome gebunden sind, die eine gewisse, abgestufte 
Reaktivitat aufweisen. 

Gegenstand der Erfindung ist deshalb die Verwendung von Organopolysiloxanen mit uber Kohlenstoff- 
atome an Siliciumatome gebundenen Ester- und langkettigen Alkylgruppen der allgemeinen Formel 
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R 2 = 
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R 1 = Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen oder Phenylrest, wobei jedoch mihdestens 90 % der 
R^Reste CH 3 -Reste sind, 

50 bis 99 % haben die Bedeutung der Reste R 1 , 1 bis 50 % haben die Bedeutung der Reste 
R 3 undR\ 

Rest der Formel -(CH 2 ) n -CO-0R5 , 
Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen, 
3 bis 20, 

geradkettiger Oder verzweigter Alkylrest mit 6 bis 30 Kohlenstoffatomen, 
wobei das Verhaltnis der Reste R 3 : R 4 = 1 : 25 bis 10 : 1 betragt, jedoch im durchschhittli- 
chen Molekul mihdestens ein Rest R 3 und miridestens ein Rest R* vorhahden seiri mQssen, 
1 bis 500, 
0 bis Vo, 

zum Modif iziereri der Oberflache feinteiliger Partikel, wie Pigmehte uhd FOIIstoffe, Oder von Glasfasern. . 

R 1 ist ein Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen bder eiri Phenylrest. Mindestens 90 % der Reste R 1 
sollen Methylreste seiri. Besohders bevorzugt ist, da8 alie Reste R 1 Methylreste sind. Jedoch kann in vielen 
Fallen die Vertraglichkeit mit Lacken durch die Einfuhrung von Phenylresten verbessert werden. 

50 bis 99 % der Gruppen R 2 kbnnen die Bedeutung des Restes R 1 haben. Die restlichen Gruppen R 2 
kerinzeichrien die organofunktionellen Gruppen, die aus zwei unterschied lichen Typen gebildet sind: 
Der eirie organof unktidnelle Rest, als Rest R 3 bezeichnet, ist ein Esterrest der Formel -(CH 2 ) n -CO-OR 5 , 
wobei n eine Zahl mit einem Wert von 3 bis 20 und R 5 ein Alkylrest mit 1 bis 4 Kohlenstoffatomen ist. 
Vorzugsweise hat h eineh Wert von 6 bis 16, insbesondere 8 bis 12. R^ ist vbrzugsweise ein Methyl- Oder 
Ethylrest. Besonders bevorzugt ist der Rest -(CH 2 )ioCO-OCH 3 , der gute Produkteigenschaften mit leichter 
VerfCigbarkeit verbindet. Diese Reste R 3 zeigen die gewunschte abgestufte Reaktivitat. 

Der andere organofunktionelle Rest R 4 ist ein geradkettiger oder verzweigter Alkylrest mit 6 bis 30 
Kohlenstoffatomen. Vorzugsweise weist dieser Rest R* 8 bis 20 Kohlenstoffatome auf. 

Im Molekul des erfindungsgemafi zu verwenderiden Organopolysiloxans sind 1 bis 50 % der Reste R 2 
die Reste R 3 und R 4 . Das Verhaltnis der Reste R 3 zu R 4 soil 1 : 25 bis 10 : 1 betragen. Dabei muB aber die 
Bedingung erf u lit sein, daB im durchschnittiichen brganopolysiloxanmolekul mindestens jeweils 1 Rest R 3 
uhd mihdestens 1 Rest R 4 vorhanden sein mussen. 

Die Reste R 3 bzw. R 4 kSnnen end- und/bder seitenstandig gebunden sein. Organopolysiloxane mit 
seitehstandig gebundeheh Resteh R 3 uhd R 4 sind bevorzugt. 

Die Stru ktu f des drgahbpbly si loxans wird durch den Wert der Indices a und b besti mrfit. a kenhzeichnet 
den Gehalt an difunktionellen Siloxy-Einheiten, wahrend b den Grad der Verzweiguhg angibt. a hat eineh 
Wert von 1 bis 500, vorzugsweise 2 bis 100. b hat einen Wert von 0 bis 100 und ist vorzugsweise 0 bis 5. 

Die Verbindungen konhen in an sich bekannter Weise durch Anlagerung von -Olefinen und ungesattig- 
ten Estern der Formel CH 2 =CH-(CH 2 ) n -2CO-OR 5 an Organopolysiloxane, bei denen der entsprechende 
Anteil an Resten R 2 durch Rest -H ersetzt ist, in Gegenwart geeigneter Katalysatoren, wie Platinverbindun- 
gen, z.B. H 2 RCU, oder in Gegenwart von auf Tragermaterialien aufgebrachtem Platin hergesteilt werden. 

Die "erfindungsgemaS zu verwendenden Modif izierungsmittel werden im allgemeinen direkt auf die zu 
modifizierenden Partikel aufgebracht. Dies kann durch Aufspruhen der Modifizierungsmittel, gegebenenfalls 
in Form von konzentrierten Losungen, geschehen, wobei dann die Losungsmittel abgezogen werden 
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mussen. Die Modifizierung kann durch mechanisches Aufbringen der Modifizierungsmittel, zum Beispiel 
durch Ruhren, Kneten Oder Walzen geschehen. Es ist auch moglich, die zu modifizierenden Partikel erst in 
dem organischen Medium, zum Beispiel einem Bindemittel Oder Weichmacher, zu verteilen und dieser 
Verteilung dann die erfindungsgemaB zu verwendenden Modifizierungsmittel in der gewUnschten Menge 
5 zuzusetzen. 

Das Modifizierungsmittel wird im allgemeinen in einer Menge von 0,1 bis 5 Gew.-%, bezogen auf zu 
modifizierende Partikel, verwendet. Bevorzugt ist ein Zusatz von 0,3 bis 2 Gew.-%. 

Als Fullstoffe, die erfindungsgemaB modifiziert werden, konnen z.B. Talkum, Calciumcarbonat, Dolomit, 
Glimmer, Wollastonit, Kaolin sowie Aluminiumhydroxid, Magnesiumhydroxid und Aluminiumoxid eingesetzt 
70 werden. 

Pigmente konnen WeiBpigmente wie z.B. TiCfe-Pigmente oder Buntpigmente wie Fe 2 0 3 -Pigmente sein. 
Als weitere Pigmente konnen Zinnoxide, Chromoxide, Molybdatpigmente oder auch RuB verwendet werden. 
Eine umfassende Auf stel lung der Pigmente bzw. der Fullstoffe kann dem Handbuch ,, Kunststoff-Additive ,, , 
3. Ausgabe, Carl Hanser Verlag, 1990, Seiten 549 ff. und Seiten 663 ff. f entnommen werden. 
75 In den folgenden Beispielen werden die anwendungstechnischen Eigenschaften der erfindungsgemaS 
verwendeten Verbindungen noch nMher erlautert. 



Anwendungstechnische Beispiele 
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Bei der Einarbeitung von Pigmenten und FOIIstoffen in Lacke, Farben und Kunststpffe werden vom 
Verarbeiter gUnstige Rheologieeigenschaften erwartet. 

Insbesondere wird bei hohen Pigment- und Fullstoffgehalten niedrige Viskositat gewunscht. 

Zur Uberprufung der Wirksamkeit der erfindungsgemaB zu verwendenden Modifizierungsmittel werden 
die Pigmente und FQIIstoffe 1 Std. in einer Schuttelmuhle (SCANDEX Typ BAS 20) mit 15-mm-Kugeln und 
0,2 bis 1 Gew.-% Zusatz der zu prOfenden Organopplysiloxane behandelt und anschlieBend in Di-2- 
ethylhexylphthalat (DOP) bzw. Paraffinol (30 cp) unter Verwendung einer Mizer-Scheibe (<#> = 4 cm) 
zunachst 1 Min. mit 2000 UPM (v = 4,25 m/s) und anschlieBend 3 Min. mit 4000 UPM (v = 8,5 m/s) 
dispergiert. 

Die Viskositaten der resultierenden Dispersionen werden gemaB DIN-Norm 53 019 mit einem 
CONTRAVES-RHEOMAT 115 bei einer MeBtemperatur von T = 25 * C mit dem MeBsystem MS-DIN 125 
bei einer Drehzahl von 5,15 UPM und einer Grepzfrequenz von 1 Hz ermittelt 

Als Beschichtungsmittel wird das folgende, erfindungsgemaB zu verwendende, mpdifizierte Organopoly^ 
siloxan eingesetzt: 
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FUr die Vergleichsversuche wird als Beschichtungsmittel das dem Stand der Technik entsprechende 
so Organopolysiloxan mit der folgenden Formel eingesetzt: 
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